




















and  solid‐phase  distribution  on  element  bioaccessibility  and  (ii)  perform  a  risk  assessment  to 
calculate  the  risks  to  human  health  via  the  ingestion  pathway. Multiple  discriminant  analysis 







fraction  in  the  stomach  phase  from  the  unified  BARGE  method  was  generally  high  in  zinc, 
cadmium,  and  lead  and  low  in  nickel,  cobalt,  copper,  chromium,  and  antimony. Unlike  other 













and building components, among others. While a  large body of  literature  is devoted  to suspended 





pathway  for hazardous substances  such as metals and metalloids, potentially  leading  to undesired 
health effects, especially for children. Children are typically more susceptible to the impacts of acute 












No  studies were  found  that have  considered human  contact with potentially  toxic  elements 
(PTEs)  in household dust  in  the Portuguese context. Most human exposure assessment estimates 
have been based on exposure  to soil and outdoor dust  [18,19]. Indoor dust  is  thus a common but 
overlooked exposure pathway for PTEs in Portuguese homes. 
Most  exposure  and  health  risk  assessment  studies  seem  to  agree  that  oral  ingestion  is  the 
primary exposure route to PTEs for humans, compared with inhalation and dermal contact [20–22]. 
Although many  studies  have  demonstrated  the  importance  of  oral  bioaccessibility  in  assessing 
human health risks from the soil, there is a scarcity of research on the oral bioaccessibility of PTEs in 
household dust for risk assessment purposes. Hence, the objectives of the present study were to: (1) 
characterize  the  chemical  composition  of  the  household dust;  (2)  estimate  the  PTE  bioaccessible 

















S1). The  industrial facilities  include heavy  industry, which has been described in detail elsewhere 
[25]. These complexes have produced a variety of organic and inorganic compounds such as nitric 
acid, aniline, nitrobenzene, sodium, and chlorate compounds  from rock salt, synthetic resins, and 
polyurethanes.  In  the  past,  the  liquid  effluents  discharged  by  these  industries  contained  large 
amounts of hazardous substances such as aniline, nitrobenzene, arsenic (As), mercury (Hg), zinc (Zn), 
and  lead  (Pb),  among  others.  Although  technological  upgrades  associated  with  remediation 




















Ni  filter. X’Pert HighScore  Plus©2006  PANalytical  B.V.  (v.2.2)  (Marvel  Panalytical, Almelo,  The 
Netherlands)  software  was  used,  supported  by  the  database  of  the  International  Center  for 
Diffraction  Data  (ICDD)  for  the  diffractogram  interpretation  phase.  The  first  step was mineral 
identification, and then the peaks of each mineral were scaled manually to give  the best  fit to the 







Analytical  Laboratory, Canada.  Each  sample  batch  prepared  for  ICP‐MS  analysis  included  dust 
samples, duplicates,  blanks,  and  standard  reference materials,  for  quality  assurance  and  quality 
control (QC/QA) procedures. The Certified Reference Materials GRX‐1, GRX‐4, GRX‐ 6, and SAR‐M 




for bioaccessibility  testing. The oral bioaccessibility of  the PTE was determined using  the unified 




Indoor dust  is  a  complex mixture  of  organic  and  inorganic  particles  that  have  settled  onto 
objects, surfaces, floors, and carpeting and acts as a reservoir of PTEs. The occurrence and relative 
distribution of PTE among the different components of the dust controls their dissolution and hence 
bioaccessibility  [30,31]. To assess  the distribution of the  trace elements amongst  the different dust 
components,  a multi‐step  sequential  extraction method  known  as CISED  (CISED  stands  for  the 
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the small number of samples used to perform the solid‐phase distribution study. Seven solutions, 





For data quality control, blanks, and  reference material  (BGS102) were  included  in  the extraction 
procedure. An earlier version of this same reference material has been analysed previously by Cave 
and  co‐authors  [35].  Several  studies  were  shown  the  CISED  as  a  useful  methodology  for 
understanding the biogeochemistry of trace elements in soil and dust [30,34,36]. 
2.4. Statistical Techniques 
Univariate  and bivariate  statistics, distribution plots,  and  scatterplots were  examined  for all 
variables. Boxplots and the Shapiro‐Wilk test were used to check whether the variables under study 
had a normal distribution. The results indicated that most variables were not normally distributed, 
within  a  95%  significance  level.  When  normal  distribution  could  not  be  accepted,  variable 
transformations (square, square root, and logarithmic) were attempted. The base‐10 logarithm and 
the  square  root  transformations  helped  to  improve  the  distribution  shape.  Spearman’s  rank 
correlation coefficients  (Spearman’s rho) were calculated  to  identify relationships between  indoor 
and outdoor dust chemical concentrations. Differences between groups were tested using the Mann–
Whitney U  test. A  probability  of  0.05  or  lower was  regarded  as  significant  in  testing  the  null 
hypothesis of no differences in concentration between indoor and outdoor dust samples. 
Discriminant analysis was applied to dust chemistry data to identify those chemical elements 
providing  the  best  separation  between  indoor  and  outdoor dust. Multiple discriminant  analysis 
(MDA) is a multivariate technique of data analysis used to determine how well two or more groups 
of samples can be classified into pre‐defined groups based on a particular characteristic. In this study, 

























𝐴𝐷𝐷 𝐶 .  (1) 
C = concentration  (mg kg−1),  IR =  intake rate  (mg kg−1), ED = exposure duration  (years), EF = 
exposure frequency (days year−1) and AT = averaging time (days). C in Equation (1) was expressed as 








Given  that  site‐specific  bioaccessibility  values  were  available,  the  exposure  estimate  was 
adjusted by calculating the hazard quotient (HQ) [42]: 
𝐻𝑄   %.  (2) 
To calculate the HQ, an oral reference dose (RfD) is necessary. However, the U.S. EPA has not 
established an RfD for cobalt (Co), copper (Cu), and Pb. Nevertheless, it can be derived from the no 


















House Dust  N  Q  F  P  Mi  Ca 
INDOOR  15  28  14  15  3  37 
OUTDOOR  17  37  17  19  8  17 
High crystallinity phases such as quartz, potassium (K)‐feldspar, plagioclase, and mica usually 




or  tile debris are  likely  sources of  calcite  found  in  the home environment. Minor mineral phases 
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include  brucite Mg(OH)2,  berthiérine,  chrysolite,  lizardite,  goethite,  lepidocrocite  FeO(OH),  and 
gibbsite  Al(OH)3.  Therefore,  the  set  of  identified minerals  included  a  variety  of minerals with 
different  morphological  features.  Planar  and  fibrous  serpentine  (lizardite  and  chrysotile, 
respectively), 7 Å chlorite (berthiérine), as well as oxy‐hydroxides of magnesium (Mg), aluminum 
(Al), and iron (Fe) that are usually associated with the weathering of Mg‐silicates such as serpentine, 
were detected  in both  indoor and outdoor dust samples. They are known by  their anthropogenic 
character, namely as raw materials for magnesia refractories and construction. Chrysotile asbestos is 
the predominant commercial form of asbestos that has been used in insulation, roofing, vinyl floor 












(Th),  thallium  (Tl), uranium  (U), vanadium  (V), and yttrium  (Y)  in  the outdoor dust. Differences 
between groups are not statistically significant (p > 0.01) for Al, barium (Ba), calcium (Ca), Co, Mg, 
molybdenum  (Mo), Pb,  selenium  (Se),  strontium  (Sr), Zn,  and  zirconium  (Zr).  It  is  of  note  that, 
although the concentrations of Pb and Zn were more elevated in the indoor dust, the difference is not 
statistically significant. However, the values are higher than the ones reported for other cities around 
the world,  as  discussed  in  earlier  studies  by  the  authors  [12,26].  Further,  both  PTEs  show  an 




















Overall,  the  results  suggested distinct  chemistry  for  indoor and outdoor dust  samples, with 
significantly higher concentrations of Bi, B, Cr, Cu, Cd, K, Na, Ni, Sb, Sn, W, and Hg in the indoor 
dust. Cadmium, K, Na, and Sn seem  to be  important  in  the distinct chemistry of  the  indoor dust 
(Table S2). Reis and co‐authors suggested mixed anthropogenic sources with contributions from sea 
salts and mineral dust/soil, as probable sources of these elements in the indoor dust samples [12]. 




  Indoor Dust  Outdoor Dust  Total 
Indoor dust  19  0  19 
Outdoor dust  1  17  18 
Like  other PTEs, Pb  and Zn  showed higher  concentrations  in  the  indoor dust  that  are  not, 












time, was being restored. Hence,  it was assumed  that dust  from site #12 might have a significant 




this  group,  the  chemometric  data  analysis  identified  seven  physicochemical  components.  The 
components were tentatively assigned to different solid phases (Table 3) using the information on 








These  constituents  were  predominantly  extracted  with  water,  which,  associated  with  the 
proximity of the sea, suggests a potential contribution of salt particles from sea spray to the indoor 











Component  Composition  Geochemical Assignment  Profile 
1  Na‐S‐K  Water soluble  Ca 
2  Ca‐K‐Na‐Mg  Exchangeable  P, Si, Al 
3  Ca  Carbonate  Mg, P 
4  Al  Al‐dominated  Fe, Zn, P 
5  Ca‐Si  Clay related  Al, Mg, Zn 
6  Fe‐Al  Fe oxy‐hydroxides  Si‐S 
7  Fe  Fe oxides  Al, S 
Sample 12IN 
Component  Composition  Geochemical Assignment  Profile 
1  Na‐K‐S  Water soluble  Mg, Zn 
2  Ca‐Zn‐K  Exchangeable  Mg, P 
3  Ca  Carbonate I  Zn 
4  Ca  Carbonate II  P, Si 
5  Ca  Ca‐dominated  Al, Fe, Zn 






































of  Fe  (ca.  9.6%),  Zn  (ca.  9.5%),  and  P  (ca.  7.7%).  This  component  also  consisted  of  the  highest 
percentage  of Ni, Pb, Cu,  and Co  (Figure  S5b–e,  respectively)  released during moderate  to  acid 







processes. Dust particles were  shown  to be enriched  in P probably because of  their high specific 
surface area  that contributes  to high P sorption  capacity  [52]. Moreover, studies on phosphorous 
speciation  in dust have shown  iron and aluminium‐bound P [53]. Therefore, the association of Al 
with Fe and P is not entirely uncommon. 












it has been demonstrated  that  in soil, Zn has no particular bearing phases, but  it can be  fixed by 
penetrating  the  lattice portion of  the clay minerals  [61,62]. Further  investigation would be useful, 
using  spectroscopic  methods  such  as  scanning  electron  microscopy  (SEM)  or  extended  x‐ray 




































total  of  nine  indoor  dust  samples were  selected  for  the  in  vitro measurement  of  bioaccessible 
concentrations. The bioaccessible fraction (BAF) was calculated as: 
𝐵𝐴𝐹
       
   
100%.  (4) 
The bioaccessible concentrations were measured in both the stomach and intestine phases of the 















Zn  and  Cd  exhibited  high  BAF  values,  other  PTEs  such  as  Co,  Cr,  Cu,  and  Ni  showed  low 
bioaccessibility in the household dust. 
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Figure  1. Box  and Whisker  plots  showing  the  bioaccessible  fraction  of Co  (blue), Cr  (green), Ni 
(orange), Cu  (purple), Zn  (yellow), Cd  (red),  Sb  (white),  and Pb  (gray  color). Outlier  values  are 
indicated with circles or stars. 










































To assess potential  factors  influencing  the oral bioaccessibility, median CISED extracted PTE 
contents in samples #1, #2, and #8, and their average concentration extracted in the stomach phase of 
the UBM, were plotted  simultaneously  (Figure  2). Metal  fractions  associated with water‐soluble, 
exchangeable, and carbonates were extracted by the UBM solutions for the eight PTEs understudy. 
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f) CISED extracted UBM extracted: average= 2.2 mg/kg
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Given  the distinctive  solid‐phase distribution  obtained  for  sample  #12  (Figure  S3),  the data 








































































































































































f) CISED extracted UBM extracted:  1.2 mg/kg









had  the  greatest  impact  on  Zn  (Figure  3a),  Cd  (Figure  3b),  Pb  (Figure  3b),  and  Co  (Figure  3f) 
bioaccessibility. As was earlier observed for sample group #1, #2, and #8, Cu, and to a lesser extent 
Ni, associated with the Ca‐dominated component that was interpreted as an anthropogenic phase 
related  to building materials, was not extracted by  the UBM solutions. Hence,  it  is  reasonable  to 
assume that the solid‐phase distribution was not the only factor influencing the oral bioaccessibility 
of the PTEs. It has been demonstrated that, unlike Zn that forms low stability complexes, Cu and Ni 
form  stable  complexes with pepsin  as well  as Cu‐amino  acid  complexes,  in  the  extracts  of  food 




exposure  and  risk  assessment.  High  Pb  bioaccessibility  has  been  determined  when  a  solution 
containing 10 g∙L‐1 glycine, pepsin, or mucin, was applied to a soil [73], suggesting that the PTE forms 
low  stability  complexes with  the  gastric  fluid  constituents.  In  this  study, major  fractions  of  Pb, 







samples  hindered  the  use  of  a  simple  linear  regression  model  for  predicting  bioaccessible 




The  calculations  for  the ADD  (Table  S8)  are  based  on  several  parameters;  the  uncertainty 
associated with  the use of  these variables has possibly  resulted  in  an overestimation of  the non‐ 
carcinogenic risk posed by the ingestion of the PTEs assessed in this study.   













































h) CISED extracted UBM extracted:  4.7 mg/kg
















PTE  HQchildren  HQadults  HIchildren  HIadults 
Co  0.45  0.20  ‐  ‐ 
Cu  0.51  0.22  ‐  ‐ 
Pb  3.39  1.47  ‐  ‐ 
Sb  0.15  0.06  ‐  ‐ 
Cd  0.05  0.02  ‐  ‐ 
Cr  0.34  0.15     
Ni  0.09  0.04     
Zn  0.25  0.11     












indoor  and  outdoor  samples.  Potassium,  Na,  Cd  and  Sn,  which  showed  significantly  higher 
concentrations in the indoor dust, seem to be important in the discrimination. 
Overall,  the  solid‐phase  distribution  of  the  elements  in  indoor  dust  indicates  that  large 




collected  from  a  house  that was  undergoing  restoration, was  composed mainly  of Ca‐carbonate 





obtained by  the UBM procedure. For  the eight PTEs understudy, metal  fractions associated with 
water‐soluble, exchangeable, and carbonates were extracted by the UBM. As opposed, on the other 








children, and  the PTE  is a major element  for  further consideration. Exposures  to other  individual 
PTEs pose no significant risk of non‐carcinogenic effects. 
Despite  its uncertainties and  limitations,  this study provided  relevant  information about  the 
pathways by which PTEs can be tracked into people’s homes. Given the limited perception observed 
among  the  participants  on  potential  health  risks,  from  exposure  to  house  dust,  this  study  has 
highlighted  the  need  to  increase  awareness  of  indoor  dust  as  a  common  exposure  pathway  to 
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